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1. はじめに 
 定比組成LiNbO3（SLN），LiTaO3（SLT）は最近になっ
て高品質結晶が作製可能になり，従来の一致溶融組成
LiNbO3（CLN），LiTaO3（CLT）に比べ吸収端が短いこ
と や，分極反転に必要な印加電圧が 5 分の 1 以下で
あり分極反転構造を作りやすいという優れた性能が複
数報告されていることから次世代の波長変換材料として
研究が活発に行われている．波長変換デバイスを設計
するためには，正確な擬似位相整合周期（QPM 周期）
や変換効率を決定づける 2 次非線形光学定数の正確
な値が必要であるが，これらを求めるためには屈折率を
高い精度で得ることが不可欠である．波長変換デバイ
スを作製するにあたり屈折率は 1×10-4以下の精度が必
要であり，10-3 程度の測定精度でのデバイス作製では
最適効率の 4割程度となってしまう事もある．しかしなが
ら，これまでSLN，SLTの屈折率は10-3程度の精度でし
か測定されていない．本研究では過去に，温度 23℃の
条件で無添加及びMg添加SLN，SLTの屈折率を波長
399 ～ 1545 nmの範囲で 1×10-4の精度で直接測定し，
その範囲で有効な Sellmeier 方程式を導出した．しかし
ながら，SLT は光パラメトリック発振（OPO）や差周波発
生（DFG)による中赤外域波長変換にも期待されている
ため，中赤外域まで有効な屈折率の波長分散式を示
す，Sellmeier方程式が求められている．また，OPOによ
る波長変換では，非線形光学媒質の温度を変化させ屈
折率温度依存性により屈折率を変化させることで，出力
波長を連続的に変化させることができるが，SLT の屈折
率温度依存性は直接測定されていなかった．そこで，
本研究では，SLT についての中赤外域まで有効な
Sellmeier 方程式の導出，SLT の屈折率温度依存性の
直接測定を目的とする． 
 
2. 最小偏角法による屈折率直接測定 
 本研究では屈折率の絶対値として最も高い精度の得
られる最小偏角法を用いて測定している．測定に使用
したデジタル精密分光計（島津デバイス製造，GM-1D）
に組み込まれているロータリーエンコーダにより±1 秒
の精度で角度測定が可能である． 
最小偏角法の原理図を図 2.1 に示す．まず反射光を
用いてプリズムの頂角 α を測定する．次にプリズムの側
面から，コリメータを通した測定光源の光を入射させ，
反対側の側面から出射する光をテレメータで観測する．
ここで入射角 θ1と出射角 θ2が同じ角度になったとき，偏
角 δは最小値 δminをとる．空気の屈折率を nairとすると，
プリズムの屈折率を n は式（2.1）で示されるので，屈折
率の精度はプリズムの頂角と最小偏角の精度で決定す
る． 
𝑛 = 𝑛𝑎𝑖𝑟 ×
sin{(𝛼+𝛿𝑚𝑖𝑛/2)}
sin(𝛼/2)
       (2.1) 
 
 
図 2.1 最小偏角法の原理 
 
 測定試料として，オキサイド社製の無添加 SLN，1.3 
mol% Mg添加 SLN，無添加 SLT，1.0 mol% Mg添加
SLT を用いた．試料はそれぞれ，頂角約 30°，側面約
10 mm × 10 mmの二等辺三角形の形状を持つプリズム
である．SLN，SLT とも一軸結晶であるので，p 偏光とし
て常光線屈折率 no，s偏光として異常光線屈折率 ne両
方を測定可能にするため，図 2.2のように光軸（Z軸）を
二等辺三角形の面と垂直に取った．尚，作製した結晶
の軸のずれは無添加SLN，1.3 mol% Mg添加SLN，無
添加 SLT，1.0 mol% Mg添加 SLTにおいて Z軸と Y
軸ともに 6分以下である． 
 
 
図 2.2 測定用プリズム 
 
 測定用光源として，Hg ランプ（435.8 nm，546.1 nm，
577.0 nm，579.0 nm），Nd:YAGレーザ（1064.2 nm）とそ
の第 2 高調波（532.2 nm），赤色半導体レーザ（639.1 
nm，649.4 nm，669.0 nm），Arレーザ（488.0 nm），青紫
色半導体レーザ（398.6 nm），近赤外半導体レーザ
（1313.0 nm，1544.9 nm）をそれぞれ用いている． 
 
3. 中赤外域まで有効な Sellmeier方程式の導出 
 本研究では過去に，無添加及び Mg 添加 SLN，SLT
の屈折率を波長 399 ～ 1545 nmの範囲で 1×10-4の精
度で直接測定し，その範囲で有効な Sellmeier 方程式
を導出した．図 3.1 ～ 図 3.4に無添加 SLN，1.3 mol% 
Mg添加 SLN，無添加 SLT，1.0 mol% Mg添加 SLTの
Sellmeier方程式を示す．それぞれ有効波長は 399 nm
～ 1545 nmで，実測値と1×10-4以下の精度で一致して
いる． 
 
図 3.1 無添加 SLNの Sellmeier方程式 
 
図 3.2 1.3 mol% Mg添加 SLNの Sellmeier方程式 
 
図 3.3 無添加 SLTの Sellmeier方程式 
 
図 3.4 1.0 mol% Mg添加 SLTの Sellmeier方程式 
 今回，無添加及び 1.0 mol% Mg添加 SLTについて，
中赤外域の Sellmeier 方程式を導出するために，過去
の OPO 波長変換実験の報告を用いて，中赤外域での
屈折率を求めた．無添加SLTについてはBrunerらの報
告[4]，1.0 mol% Mg添加 SLTについては Lim らの報
告[5]を用いた．まず，ポンプ光波長とシグナル光波長
の屈折率を図 3.3，3.4 に示した Sellmeier方程式により
決定する．次にアイドラー光波長の屈折率をポンプ光，
シグナル光の波長と屈折率，QPM周期を用いて式（3.1）
によって決定する． 
𝛬 =
1
𝑛𝑒
𝑝𝑢𝑚𝑝
𝜆𝑝
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𝑛𝑒
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そして，本研究で測定した波長 399 ～ 1545 nmの屈
折率実測値と中赤外域であるアイドラー光波長の屈折
率の両方に対して式（3.2）を用いて最小 2 乗 Fitting す
ることによりSellmeier方程式を導出する．本研究で過去
に導出した Sellmeier方程式は過去の Brunerの報告を
参考にした式で Fitting を行ったが，今回より簡単な式
（3.2）でも十分精度よく Sellmeier 方程式が導出できた
ので、式（3.2）で導出した． 
𝑛2 = 𝐴 +
𝐵
𝜆2−𝐶2
+ 𝐷𝜆2    （3.2） 
 
図 3.5 に無添加 SLT の neに対する中赤外域まで有
効な Sellmeier方程式，図 3.6に 1.0 mol% Mg添加の
neに対する中赤外域まで有効な Sellmeier 方程式を示
す． 
 
 
図 3.5 無添加 SLTの neに対する中赤外域まで有効な
Sellmeier方程式 
 
図 3.6 1.0 mol% Mg添加の neに対する中赤外域まで
有効な Sellmeier方程式 
 
今回導出した Sellmeier方程式は，無添加 SLT，1.0 
mol% Mg 添加 SLT ともに本研究で過去に導出した
Sellmeier 方程式よりも中赤外域での誤差が小さくなっ
た．また，基本波波長 1064 nmでの第 2高調波発生の
コヒーレンス長について，実測値，本研究で過去に導
出した Sellmeier方程式，今回導出した Sellmeier方程
式で比較すると，有効数字 2桁以上の精度で一致した．
このことから今回導出した Sellmeier 方程式は，可視光
から中赤外域まで有効であると考えられる． 
 
4. 屈折率温度依存性の測定 
 屈折率温度依存性を測定するためには，結晶の温度
を測定したい温度で保つ必要がある．そのため，結晶
から外気へ熱が逃げることを防ぐ必要がある．そこで，
本研究では図 4.1 に示すアルミニウム製の結晶ホルダ
ーを用いて屈折率温度依存性の測定を行う．図 4.1 の
温度センサ①はアルミニウムに差し込み，ホルダーの温
度を観測するために用い，温度センサ②はホルダー上
部の穴からホルダー内に吊るし，ホルダー内部の空気
の温度を観測する．ホルダー側面にペルチェ素子を固
定し，温度センサ①を観測しながらホルダーの温度を
調節する．ホルダーの温度が上がることでホルダー内
部の空気の温度も上がるため，温度センサ②が表示す
る温度が測定温度になるように調節する．測定光源から
の光は，ホルダーの側面にある幅 2 mmのスリットを通し
て測定を行う．測定温度は 23 ～ 70℃で，測定に用い
た光源はNd:YAGレーザの基本波 1064 nmとその第 2
高調波 532 nmを用いた． 
 
 図 4.1 温度依存性測定用ホルダー 
無添加 SLT について，本研究の屈折率実測値と
Bruner らの過去の報告から求めた屈折率値を用いて，
屈折率の絶対値の比較を行った．その結果 532 nm，
1064 nm ともに実測値と過去の報告から求めた屈折率
値に差が見られた．これは，過去の報告では波長変換
実験の結果から間接的に屈折率を求めているため，屈
折率の絶対値に誤差があると考えられる．また，1.0 
mol% Mg添加 SLTについても Lim らの報告を用いて
同様の比較を行い，屈折率の絶対値に差があるという
結果になった． 
 次に，無添加及び 1.0 mol% Mg添加 SLTについて，
実測値と各報告から求めた屈折率値を用いてコヒーレ
ンス長の比較を行った．その結果，無添加 SLT，1.0 
mol% Mg添加 SLT ともにコヒーレンス長が有効数字 3
桁の精度で一致した．これらの 2つの比較から，今回測
定した屈折率温度依存性は正確であると考えられる． 
 
5. 総括 
 本研究では，無添加 SLTについて波長 399 ～ 4100 
nm，1.0 mol% Mg 添加 SLT について波長 399 ～ 
3600 nmの範囲で有効な neに対する Sellmeier方程式
を導出した．また，無添加及び 1.0 mol% Mg添加 SLT
の no，無添加及び 1.3 mol% Mg添加 SLNの no，neつ
いて波長 399 ～ 1545 nm の範囲で有効な Sellmeier
方程式を導出した． 
 また，無添加及び 1.0 mol% Mg添加 SLTについて温
度 23 ～ 70℃の範囲で屈折率の温度依存性を直接測
定した．今回測定した実測値と過去の報告から求めた
屈折率では，絶対値には差があるがコヒーレンス長は
有効数字 3 桁の精度で一致するという結果になった．
実測値と過去の報告から求めた屈折率で絶対値に差
があるのは，過去の報告では波長変換実験の結果から
間接的に屈折率を求めているためであると考えられる．
よって本研究での屈折率温度依存性は正しく測定でき
ていると考えられる． 
 今後の課題は，1550 nm よりも長波長での屈折率測
定を行い，長波長に対してより精度の高い Sellmeier 方
程式を導出する．また，今回は屈折率を温度 23 ～ 
70℃の範囲で波長532 nmと 1064 nmで測定したため，
今回測定した波長以外でも屈折率の温度依存性を測
定し，温度依存をも含む Sellmeier方程式を導出する． 
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